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ア線を照射したKCI:Pb2+結晶のESRスペクトル
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Many new ESR-signals are observed in a KCl single crystal， depending on the impu-
rity Pb2+組 dγ-radiation.Theyhave frequently a systematic directional property such 
that a deviation of several degree angle from that of V k-centre，叩dthe intensities of 
signals vanish near 450 • 
1.序論
電子スピン共鳴 (ES R)スペクトルを用いて，アルカリ・ハライドを母結品とした格子欠陥の
研究は，着色中心を対象として比較的よく行なわれているが1.引，不純物欠陥を含む多種多様な欠
陥については，あまりよく確立されていない.このような場合のー伊!として，我々は不純物として
p1J2+イオンを混入したKCl結晶の研究を，主に，分光学的方法により行なってきたト引.
今回我々は，不純物としてp1J2+イオンを添加したKCl単結晶中の不純物欠陥の状態を調ペるために，
γ線を照射した結晶のESRスペクトルを測定し，新しく系統的な吸収線が観測されたことを報告
する.
2.測定と解析
使用した試料は，純粋KCl及び不純物としてPb2+イオンを200-1000ppm混入した単結晶を用いた.
試料中の不純物量は， ESRスペクトルの測定後に化学分析により確認した.それらを不純物濃度
により
(1)純粋試料， (2)低濃度試料(120ppm)，(3)中濃度試料(320ppm)，(4)高濃度試料(650ppm)
と呼ぶ.これら各試料に対して液体窒素温度でγ線を7kGy. 22kGy， 43kGy照射した後，速やかにE
SR測定を液体窒素温度で行った.また測定は結晶軸の [001]方向を軸にして試料を回転させ，結
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晶の [100J方向と磁場とのなす角度
を変化させ，スベクトルの角度依存
性を調ペた.得られたスベクトルは
図1(a)に示すように非常に複雑であ
り，解析が困難なため，各股収線の
中心位置と微分幅とをコンビュータ
に読み込んだのち，扱収線の同定を
次のように行った.
まず， Vk-centreによる吸収鯨引が
現われることが分かっているため，
この吸収線の同定を行なう.結品の
対称性と磁場との関係から，図2の
ように4タイプ (A，B，C，D)の分
子イオンによる吸収線が現われる.
そのうち，今回の実験では同一平面
内にあるAグループ(測定方位。
900において股収線間隔が広くなる)
を主に考え，Bグループ(900--180。
において広くなる)， C，Dグループ
のものは参考程度とする.35Cト35Cl
分子イオンによる強度比1:2:3:4
: 3: 2: 1の比較的はっきりした，ほ
ぽ等間隔の7本の駿収線をまとめて
主7眼収線と呼び，左から-3，ー2，ー1，
0，1，2，3の添え字をグループ名に付し
て呼ぶことにする.この7本の吸収
線は振幅と間隔から決定する.次に
35Cl-37Cl及び37Cl-37Cl分子イオン
による吸収線を決定する.ただしス
ペクトルの中央部付近は扱収線が込
み入っているので，両端部付近のみ
を対象とし，これらをまとめて便宜
上副吸収線と呼ぶ.また，これらの
各副股収疎を図1(b)のように添え字
を付して呼ぶ.国j吸収線の位置は主
7吸収線に関して相対位置が既知で
あるので，主7暖収線のデータより
副駿収線の位置を計算して，測定デ
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ータ中から自動的に抽出させ，その結果を確認する.今後主7駿収線，副吸収線を併せてVk股収線
と呼ぶ.
これらの操作によって，観測された全駿収線を恥吸収線とそれ以外の股収線(これを新股収線と
呼ぶ)とに区別した結果を図1(0)に示す.ただし本来新駿収線に現れるものが， Vk駿収線と重畳し
たために，この処理によっては一部欠げる場合がある.
3.新吸収線の系統性
不純物 Pb2+とγ線照射とによって生じる新股収線は，純粋試料では小さく， Pb2+イオン強度が高
くなるにしたがって現れる.以下には，主として，信号の扱いやすい「高濃度43kGy照射試料Jを用
いた例を示す.ただし，測定したESRスペクトルのうち，吸収線が込み入っておらずBグループ
の駿収線と重ならないと考えられる吸収線At，..".，A3の領域に現われる新股収線について検討する.
また角度依存性については 7本のVk暖収線が明確に確定できる測定角度45。付近のデータについて
れ吸収線と新暖収線を決定したのち，これを参照して， 15・--750の範囲で角度依存性を調べた.
3. 1吸収線位置の角度依存性の検討
( 1)相対座標処理
新駿収線の位置の角度依存の系統性に着目する. At， A2. A3などの主7股収線に類似した角度
依存性を示す吸収線を見つけるために，AtとA3聞の間隔に対する新政収線の相対位置で示して(図
3 (a)参照)，その角度依存性を調パる.図中太い実線及び点線カ'~k駿収線に対応する.これによっ
て得られた有効な系列及び特徴を以下に示す.
(a)主7股収線類似系列....新吸収線の位置が測定方位に無関係に一定で，主7股収線と類似の
原因によるものであり，図3(a)に細い破線で示した一本だけが推定できる.
(b)傾きが小さい系列.. . 新吸収線の位置が測定方位により変化するものは主7股収線と異なる
原因と考えられ，図中に細い実線で示したようにかなり多くの線が得られ，測定点も多数存在する
良好な系統である.
(c)その他の特徴.. . 測定方位45。において多くの新股収線が消滅しており，著しい特徴として注
目される.また一部で単独点が残り，その取扱いは不明である.
(2)絶対座標処理
スペクトルの絶対座標を用いて新股収線位置の系統性を検討する.ESRスペクトル中には，プ
ロトンによる吸収線が重なって現われている.この吸収線は角度依存性を示さないため，この駿収
線を基準に各吸収線の位置を示した絶対座標におけるVk股収線の角度依存性を図3(b)に実線で示す.
しかし，角度00，90・は測定結果が複雑であり，吸収線位置を確定できないので，近似曲線のみを示
した.
新股収線について， (1 )(b)で得られた系列を図中に点線で描くと，新吸収線の近似曲線の最大と
なる角度はVk-Centre股収線の広がりの最大となる角度位からみて約30ずれている.
このような新吸収線の特徴を測定した各試料について検討すると，このずれは約30または-30とな
っている.また不純物濃度が中濃度，高濃度の試料全てにこのようなずれが見られるけれども，低
濃度試料には，このような系統性は現れていないことは，この系列がPb2+イオンに依存している乙
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とを示唆している.今後はこの新吸収線群の生じる原因について検討することが望まれる.
3.2スペクトル強度からみたれ扱収録と新暖収線
新吸収線の角度依存の系統性を検討する他の方法として強度を扱う.
3. 2. 1駿収線強度の角度依存性
吸収線強度に角度依存性が見られる.ただし，測定時に他の股収線との隣接や重なり，o.収など
のために振幅の誤差が大きくなる場合がある点を注意する.
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(a)主7駁収線の場合
各種不純物被度の場合を比較すると，
(1)低濃度試料では，測定方位が変わっても強度は一定に近いものが多い.A-l， As蛾収線は正弦曲線
形に近い.また中心部付近はスペクトルが込み入ってるとはいえ， A-l肢収線がAe股収線より大きく
出る角度があることが問題である.
(2)中，高濃度試料ではほぼ同形の曲線形をもっ.しかし，スペクトル強度が角度によらず一定に近
くなるものがある.ただしこの時，測定結果が明確でないデータ(中温度試料では角度750での全デ
ター，A-l駿収線の全データ，高温度試料ではA-t，Ae吸収線)を除いた.残りの股収録の強度につ
いては信頼性があると考えられる.
(b)新吸収線の場合
一部で大きな誤差を含むものの，強度が450で突然消滅するのではなく，すパての場合に強度がな
めらかに逐次変化して45・付近でのみ消滅し，主駿収線と大きく異なる特性である.曲線の形は測定
方位450に関して左右対称に近い.
4.結語
今回， KCl単結晶における不純物，及びγ線照射の効果についてESRスペクトルを解析，検討を
行い，次のことを報告した.
(1) KCl単結晶に不純物Pb2+イオンを混入しγ線照射により生じた股収線のうち， Vk-centreによる
吸収線の近傍に，規則的な多数の新眼収線群が見出された.それら位置の角度依存性はVk-centreの
ものよりも数度ずれている.
(2)各股収線の強度の角度依存性では， Vk-centreによる股収線の強度については，ほぽ正弦曲線的
に変化するが，新股収線は450で消滅し，その両側:t30・で増大するという著しい違いや，やや不規
制な変化などが見られるなど，問題が残った.
今後新政収糠の生成因子について解明するにあたっては新政収線について位置的な対応だけでな
く，強度についても併せて考える必要がある.
なお，この照射実験は京大原子炉実験所共同利用研究の下で行った.
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